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希土類金属強磁性
 CeRhrB、の物性に関する基本事項
結晶構造
 磁化,帯磁率と抵抗率
 バンド構造とフェルミ面
 中性子散乱と磁気コンプトン散乱実験
 理論研究の現状
 本論文の目的と構成
モデル
 スピン軌道相互作用と結晶場による磁気モーメントの異方性
 近接混成アンダーソン格子モデル
 結晶場状態とリガンド軌道との重なり積分
 5(洞f混成モデル
 4d-4ヂ混成モデル
 U=Oのバンド構造
 数値計算の手法
 変分モンテカルロ法
 最適化変分モンテカルロ法(0-VMC)
変分波動関
 U=0の場合の波動関数
 Gutzwiliel・型波動関数(GWF)
 近接混成アンダーソン格子モデルにおける強磁性
 5び4f混成モデルにおける物理量
 一一72一
4.!.!
4.1.2
4.L3
4.2
4.2.1
4.2.2
4.2.3
 第5章
 5、1
5.2
5.3
5.4
 第6章
 強磁性相の特徴
 強磁性モーメントと有効!霜子バンド
 密度行列繰り込み群(DMRG)とGWFの比較
 4び4ヂ混成モデルにおける物理量
 強磁性相の特徴
 強磁性モーメントと有効1電子バンド
 強磁性の機構
 実験との比較
 1-電子のスピンと磁気モーメントとの関係
異方的磁化
 磁化の大きさ
 フェルミ面
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論文内容要旨
 CeRh:β!は,Ce化合物中で最も高い強磁性転移温・度を持つ物質である。この物質は,O.4μBという小さ
 な磁気モーメントに対して,120Kという高い転移温度を持つ。また,結晶構造に大きな異方性を持ち,c
 軸方向の格子定数が遍歴f電子系であるα一Ceよりも短い。c軸方向の原子間距離が近いことから擬一次元
 的なバンド構造や,リガンドとf軌道の混成(c-f混成)が強いことが期待される。この物質の強磁性に関し
 て遍歴,局在の双方のアプローチから理論が提案されているが,その機構はいまだ明らかにされていな
 い。
 本研究では,CeRhllB!の強磁性発現機惜の解明を目的とし,擬・一次元的バンド構造の下で,近接サイト
 との強い。-f混成とf電'∫の持つ軌道モーメントが強磁性に果たす役割を明らかにする、
 そのために,i)近接サイト混成アンダーソン格子モデルの構1築,H)Gutzwiller変分関数(GWF)を用いた
 最適化変分モンテカルロ法(0-VMC),及び密度行列繰り込み群(DMRG)による相図の決定,iil)強磁性発
 生機構の考察,iv)CeRh:、B,で観測されている実験結果との比較を行った。
 i)近接サイト混成アンダーソン格子モデル:
 LaRh3B,で得られているバンド計算の結果を元にRhの4d軌道から構成される1次元の伝導バンド考慮す
 る。Rhサイトの中間にCeサイトが位置する結椎構造からの最近接の4d軌道と4f軌道が混成する!次元近接
 サイト混成アンダーソン格子モデルをとる。結晶場を考慮し,f軌道はの=±!/2の2重項とした。このモデ
 ルは田1些位がV2/む一2tの条件で,下部混成バンドが完全な平坦バンドとなる特徴を持つ。,
言
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 ii)相図:
 0-VMC+GWFおよびDMRGを用いて基底状態を求めた。従来の変分モンテカルロ法では変分パラメー
 タの最適化の際に計算量が非常に多く変分パラメータに大きな制限があった。最適化変分モンテカルロ
 法(0-VMC)は変分パラメータの最適化の過程を高速化する手法で,この手法によって変分パラメータの
 数を大幅に増やすことが可能である。本研究では変分関数として,拡張したGutzwiller型波動関数(GWF)
 を用いた。スピンに依存した有効混成,有効f準位および2重占有を排除するパラメータを導入することで
 強磁性状態の変分関数を記述する。O-VMC+GWFを用い,サイトあたりの電子数11とUを変化させ計算を
 おこなった。その結果,基底状態の相図は大きく分けて以下の3つの領域に分けられる。
 a)η=1で全てのスピンが揃う完全分極状態,
 b)閑中の破線よりも下の領域で,磁化1η=2一月を持つ状態(完全強磁性状態と呼ぶ),
 c)破線よりも.ヒの領域でm〉2.ηを持つ状態,である。
 平坦バンド条件では,∫1=ノ.0,θ〉0で平坦バンド強磁性が生じることが知られている。この強磁性は
 η=1の時に厳密に証明されるが,相図から平坦バンドの条件からずれた場合や,フィリングが変わった
 場合でも強磁性が生じることが分かった。
 また,f準位の依存性についても調べた結果,傍,些位を深くするに従って強磁性の発現する領域が狭まる
 傾向があることが分かった。
 O-VMCは変分法であるためにその結果を他の手法と比較検討する必要がある。そこで本研究では1次元
 ではほぼ厳密な解・一致する手法であるDMRGでも同様の計算を行った。0-VMC+GWFとDMRGの比較の
 結果,基底状態の相図は定性的に一致する。ただし,0-VMC+GWFに比べ,DMRGによって得られる強
 磁性領域の方が狭い。これは,GWFでは反強磁性揺らぎが取り入れていないため,強磁性状態の安定性
 を過大評価するためであると考えられる。
 田)強磁性発生の機構:
 平坦バンド条件での強磁性は厳密に証明されているが,そこからずれた強磁性の物理的な解釈はこれ
 まで十分ではなかった。本研究では有効一電子バンドを使った考察から強磁性の機構に関して新たな解
 釈を与えた。まずf準位が平坦バンド条件からずれた場合は,バンドの歪み幅がUに対して小さな時には
 クーロンエネルギーの損失を減らすために下部混成バンドが強磁性状態となることが分かった。また,
 フィリングが増えた場合は,クーロンエネルギーの損失を有効バンドの変形によって回復するような変
 分パラメータが得られ,この結果,完全強磁性状態となることを示した。
 iv)強磁性量子相転移:
 相図上のb)の領域と。)の領域の間で磁化が不連続に変化する。これは,有効1電子バンドを用いた解
 析から次のように解釈できる。b)の領域の完全強磁性状態は,Uが大きくなるにつれクーロンエネルギ
 ーの損失が大きくなるが,下部混成バンドが変形することで損失を減らし,強磁性状態を維持する。し
 かし,Uが一定の値を超えると上部混成バンドを含めた有効バンドの再構築が起こり,f軌道起源のバン
 ドを使った強磁性状態となる。つまりこの変化は,Uが小さな領域の平坦バンド機構の強磁性から,f軌
 道の局在性を使った強磁性への量子相転移によって生じている。ただしこの転移はGWFの範囲で得られ
 た物でありf軌道の局在性が主要な役割を果たす領域では,反強磁性相関も強く表れ,この強磁性と競合
 すると考えられる。
 v)CeRh:IB,における実験結果との対応:
4 [ゴ
 近接混成アンダーソン格子モデルにおいて生じる強磁性状態について,CeRh3B2で得られた実験結果と
 の比較を行った。異方的磁化に関しては今回考えたゐニ±1/2の結晶場状態を考慮することで説明できるこ
 とを示した。また,観測されている小さな飽和磁気モーメントに関しては,平坦バンド強磁性と,f電子
 に働くスピン軌道相互作用によって説明できる可能性がある。まず,平坦バンド条件近傍ではf軌道とd軌
 道が混成することで平坦な下部混成バンドを構築しており,この下部混成バンド全体が分極することで
 伝導電子にもf電子のスピンと同じ方向の大きな分極が生じる。現実のCeRh、」B2に近いと考えられるパラメ
 ータでの計算によると伝導電子の分極は0.!5、α,3となり中性子散乱実験で観測されている0.18、晦に近い値
 を持つ。また,f電子の全モーメントは,スピンモーメントと反対の方向を向いているため,伝導電子の
 分極はf電子の全モーメントを打ち消す働きをする。この結果,f電・子のモーメントはL285μ、から,0.94、αB
 まで減少する。実際に観測されている0.4、α、より大きい原因として,結晶場状態の/、=±!/2からのずれが
 考えられる。
 一般的なCe化合物のモデルとして,アンダーソン格子モデルが考えられる。このモデルでは通常。-f混
 成が波数に依存しないという近似を行い,一般的なCe化合物の物理現象の多くを説明してきた。しかし,
 CeRhllB2では結晶構造の異方性が大きいため,c-f混成は近接サイトの効果が大きく,また伝導バンドには
 フェルミ面近傍に擬一一次元の構造がみられる。さらに,Ceサイトが伝導バンドを構成するRhサイ1・の中
 間に位置するという物質の特徴がある。本研究ではそのような物質の特殊性を考慮したモデルを用い,
 平坦バンドに近い状況が生じる可能性を示し,CeRh、3B2の強磁性を考える上での一一つの出発点を提示した。
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 論文審査の結果の要旨
 CeRh・、B2は,Ce化合物中で最も高い強磁性転移温度(120K)を持つ六方晶系物質である。結晶構造には大
 きな異方性があり,c軸方向の格子定数は,遍歴プ電子系であるα一Ceよりも短い。この物質の強磁性の機
 構に関しては,プ電子の遍歴・局在の双方の描像から理論が提案されているが,それぞれに困難がある。
 本研究は,CeRh,号B2の強磁性発i現機構の理i諸育的解明を目的とし,特有のバンド構造,ヂ電子の持つ強いク
 ーロン斥力,および伝導帯を情成する近接Rhサイトの電子軌道との混成を考慮して,強磁性基底状態の
 安定性を調べた。その結果,Rhの4d電子からなる分・f一軌道とCeの4プ軌道との混成によってできる平坦な
 バンドが,CeRh,,B、の強磁性に重要な役割を果たすことを明らかにした。
 具体的な計算は、近接サイト混成アンダーソン格子モデルにおいて,最適化変分モンテカルロ法およ
 び密度行列繰り込み群法を/9いて行われた。まずCeRh、、B、における磁化の異方性は,短いC軸を持つ構造
 によって安定化された結晶場状態が主に効いていることから説明された。また,中性子散乱の結果によ
 ると,伝導電子の磁気モーメントはヂ電子の1/3程度あり,向きは反対とされているが,これは混成によ
 って生じた平坦バンドにプ軌道だけでなく4軌道の成分もかなりの重みを持つことから自然に説明され
 た。すなわち,プ電・子の磁気モーメントには軌道モーメントの寄与が優勢なため,その向きは、スピン磁
 気モーメントと反対である。このため平坦バンドの一様なスピン偏極による伝導電子の磁気モーメント
 はブ電子の磁気モーメントを打ち消す向きになる。さらにプ電丁一の遍歴強磁性モデルとは対照的に,本研
 究のモデルは,観測されたフェルミ面の位置と大きさとも矛盾しない結果をもたらすことも示された,,
 本論文は,長年の懸案であったCeRh、B,の強磁性機構について,平坦バンドという観点からひとつの合
 理的説明を与えたものであり,その研究成果は高く評価される。この成果は,提出者河野洋志が高度の
 学識と自立して研究する能力があることを示すと判定される。よって博士(理学)の学・位論文として合
 格と認める。
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